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) Sensor zum Nachweisen eines Stoffes in einer Fliissigkeit.

@ Ein Sensor zum Nachweisen eines Stoffes in
einer Fliissigkeit hat ein Gehduse (1, 2), einen Reso-
nator (4) und eine Dichtungseinrichtung (5, 6).

Zum ErhShen der Massenempfindlichkeit des
Sensors sowie vorzugsweise zum Anpassen dessel-
ben an die Erfordernisse der Biosensorik ist dessen
Dichtungseinrichtung durch zwei gegossene Silikon-
dichtungen (5, 6) gebildet, die sich in Richtung der
Fidchenersireckung des Resonators (4) lber diesen
hinaus ersirecken, die Aniageflachen (15, 16) zur
direkten oder indirekien gegenseitigen Anlage auf-
weisen und die ferner derart ausgebildet sind, daf
sie den Resonator (4) an dessen in Richiung seiner
Fldchenerstreckung duBeren Bereich umfassen.
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Die vorliegende Erfindung betrifft einen Sensor
zum Nachweisen eines Stoffes oder zum Messen
der Konzentration desselben in einer Filissigkeit,
mit einem Gehduse, das zwei gegeneinander fest-
legbare Gehduseteile aufweist, einem Resonator,
der an einer seiner Seitenfldchen mit der Fliissig-
keit in Kontakt steht und auf eine Massenanlage-
rung des nachzuweisenden bzw. in seiner Konzen-
tration zu messenden Stoffes durch Anderung sei-
ner Resonanzfrequenz anspricht und mit einer zwi-
schen dem Gehduse und dem Resonator angeord-
neten Dichtungseinrichtung nach dem Oberbegriff
des Patentanspruchs 1.

Insbesondere betrifft die vorliegende Erfindung
das Gebiet der piezoslekirischen Schwingquarz-
sensoren, die zum Nachweis bzw. zur Messung der
Konzentration von biologischen, chemischen oder
biochemischen Substanzen sowie von Mikroorga-
nismen in Flissigkeiten dienen.

Ein Sensor der eingangs genannten Art ist be-
reits aus der Fachverdffentlichung K.A. Davis, T.R.
Leary, Anal. Chem. 61 (1989), Seiten 1227 bis
1230 bekannt. Diese Fachver&ffentlichung offenbart
einen Sensor der eingangs genannten Art, der als
Biosensor zum Erfassen der AntikGrper eines Im-
munoglobulins ausgefiihrt ist. Bei dem bekannten
Sensor besteht das Geh&duse aus zwei gegeneinan-
der festlegbaren Geh#useteilen, die jeweils aus
Plexiglas gefertigt sind. Der Resonator ist ein
Schwingquarz, der auf einer Seite mit dem Protein
A beschichtet ist, mit dem das Immunogiobulin
reagiert. Diese Reaktion fiihrt zu einer Massenanla-
gerung an der so beschichteten Seitenfliche des
Schwingquarzes, die wiederum dessen Resonanz-
frequenz reduziert. Diese Frequenzreduktion wird
als Map der Immunoglobulinkonzeniration ausge-
wertet. Beide Gehduseteile sind mit O-Ringen, die
aus Neopren bestehen, gegen den Schwingquarz
abgedichtet. Der Schwingquarz weist Goldelektro-
den auf, an denen mit Silberepoxid Dréhte leitend
befestigt sind, die zwischen den Gehiuseteilen aus
dem Geh3use herausgefiihrt werden. Das aus Ple-
xiglas bestehende Gehduse muB zur Reduktion sei-
ner Wechselwirkung mit biologischen Substanzen
und Mikroorganismen zusitzlich behandelt werden.
Die O-Ring-Dichtungen k&nnen nur zum Abdichten
von verhiltnisméBig groBen Schwingquarzen ge-
genliber dem Geh3use verwendet werden, so daB
dieser bei vergleichsweise niedrigen Resonanzire-
quenzen von stwa 10 MHz betrieben werden mus.
Aus der niedrigen Resonanzfrequenz ergibt sich
eine niedrige MeBempfindlichkeit des bekannten
Biosensors.

Aus der Fachverdffentlichung W. Stdckel, R.
Schumacher, Ber. Bunsenges. Phys. Chem. 91,
(1987), Seiten 345 bis 349 ist ein weiterer Sensor
bekannt, der zwei gegeneinander verschraubbare
Gehiuseteile hat. Der als Schwingquarz ausgeilihr-
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te Resonator ist gegeniiber dem Gehduse durch
zwei Dichiungen abgedichtet, von denen eine in
Langserstreckung des Resonators auBerhalb des-
selben um diesen verlZuft, und von denen die
andere als kreisringférmige Dichtung mit etwa
gleichm&gigem Abstand vom Rand des Resonators
auf einer Seite desselben verlduft. Auch bei einem
derartigen Sensor kdnnen nur niederfrequente
Schwingquarze mit einer Resonanzfrequenz von
maximal 10 MHz als Resonatoren eingesetzt wer-
den. Daher hat auch dieser bekannie Sensor eine
vergleichsweise niedrige Massenempfindlichkeit, da
die Massenempfindlichkeit proportional zum Qua-
drat der Resonanzfrequenz des Resonators ist. Bei
diesem bekannten Sensor miissen die Schwing-
quarze zu ihrer Kontaktierung ganzflichig mit einer
leitenden Elektrodenschicht bedeckt sein. Somit
wird bei dem bekannten Sensor dessen Schwin-
gung durch Randeinflisse, wie sie bespislsweise
durch die Quarzhalterung erzeugt werden, beein-
fluft.

Aus der Fachverdffentlichung M. Thompson,
G.K. Dhaliwal, C.L. Arthur, G.S. Calabrese, IEEE
Transactions on ultrasonics, ferroelecirics and fre-
quency conirol, Vol. UFFC-34 No.2, M3rz 1987 ist
ein weiterer Sensor bekannt, dessen Funktion und
Struktur im wesentlichen der Funktion und Struktur
des aus der erstgenannten Entgegenhaltung be-
kannten Sensors entsprechen. Bei diesem Sensor
besteht jedoch das Gehduse aus Perspex. In Uber-
einstimmung mit dem eingangs beschricbenen
Sensor wird auch hier die Dichtungsvorrichtung
durch zwei O-Ringe gebildet. Die bei diesem Sen-
sor auftretenden Probleme entsprechen somit im
wesentlichen den Nachteilen des eingangs be-
schriebenen Sensors.

Die DE-Z., Berichte der Bunsengesellschaft;
Phys. Chem. 91; 1987, S. 345 - 349 zeigt eine
Sensorstrukiur, bei der der Schwingguarz durch
eine von dem Rand des Quarzes beabstandete
Dichtung nach Art eines O-Ringes gegeniiber dem
Gehiduse abgedichtet wird.

Die GB-Z., J. Physics E: Scl. Instr.; Vol. 14, H1,
1981, S. 113 - 116 betrifft keinen gatiungsgemip
vorausgesetzten Sensor, dessen Resonator durch
Massenanlagerung auf einen nachzuweisenden
Stoff anspricht, sondern lediglich eine Uliraschall-
pulszelle zur Absorbtionsmessung bei kleinen Fllis-
sigkeitsproben. Um die Erhdhung der Massenemp-
findlichkeit geht es demnach bei derartigen Struk-
turen nicht. Ferner hat die Pulszelle lediglich eine
Gummischeibendichtung und einen PTFE-Dicht-
richt, welche anscheinend an enigegengesetzien
Seiten des piezoelektrischen Schwingers angeord-
net sind.

Die GB-Z., J. Physics E: Sci. Instr.; Vol. 21,
1988, S. 98 - 103 befaBt sich mit einer Absorb-
tionsspekiroskopie von FlUssigkeiten durch Mes-
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sung des Ubertragungsverhaltens von Ultraschall-
pulsen in der Flussigkeit und befaBt sich nicht mit
einer gattungsgem&pl vorausgesetzien Meftechnik.
Auch hier geht es nicht darum, eine Massenemp-
findlichkeit eines Resonators zu erhdhen. Die Figur
3 dieser Schrift zeigt lediglich eine Ubertragerstruk-
tur, bei der ein piezoelekirischer Schwinger zwi-
schen einem hohlen Glaszylinder einerseits und
einem Telflon-Dichtring andererseits eingespannt
ist.

Bei der DE 34 46 612 A1 geht es um eine
Resonatorstruktur, bei der ein piezoelekirischer Re-
sonator innerhalb eines hermetisch abgedichteten,
vorzugsweise evakuierten Gehduses schwingt. Das
Gehduse umfaBt zwei Geh3usehiliten. Zwischen
den Geh3usehilften gem&f Figur 2 liegen zwei
Anschluflleiterstrukturen, die zur elektrischen Kon-
taktierung und Halterung des Resonators dienen.
Das Geh3use selbst besteht aus zwei Hélften, die
miteinander an Dichtildchen verbunden sind, zwi-
schen denen ein Dichtungsmaterial liegt.

Letztlich zeigt die GB 22 15 049 A1 nur eine
Schallzelle zur Untersuchung von Flussigkeiten auf-
grund der Messung der Schallaufzeit innerhalb der
Fliissigkeit. Es geht bei diesem Sensor also nicht
um eine Siruktur zum Nachweisen eines Stoffes
durch Anderung der Resonanzfrequenz eines Re-
sonators, der mit der Flissigkeit in Koniakt steht,
sondemn allein um eine Schallaufzeit, wobei fiir
letztere Fragen der Massenempfindlichkeit unmaB-
geblich sind.

Gegenlber diesem Stand der Technik liegt der
vorliegenden Erfindung die Aufgabe zugrunde, ei-
nen Sensor der eingangs genannten Art so weiter-
zubilden, daB er trotz einfacher Herstellbarkeit eine
erhdhte Massenempfindlichkeit aufweist.

Diese Aufgabe wird erfindungsgemagB bei ei-
nem Sensor nach dem Oberbegriff des Patentan-
spruchs 1 durch die im kennzeichnenden Teil des
Patentanspruchs 1 angegebenen Merkmale gel&st.

Der erfindungsgemiBe Sensor weist nicht nur
eine hohe Massenempfindlichkeit durch eine opti-
mierte Lagerung des Resonators gegenlber dem
Gehduse innerhalb der beiden gegossenen Silikon-
dichtungen auf, die die Verwendung diinnerer, hh-
erfrequenter und damit empfindlicherer Resonato-
ren gestaiten, sondern zeichnet sich gleichfalls
durch eine Eignung als Biosensor aus.

Bevorzugte Weiterbildungen des erfindungsge-
m#Ben Sensors sind in den Unteransprliichen ange-
geben.

Nachfolgend werden unter Bezugnahme auf
die beiliegenden Zeichnungen bevorzugte Ausfiih-
rungsformen des erfindungsgemégBen Sensors né-
her erldutert. Es zeigen:

Fig. 1 eine Vertikalschnitidarstellung durch

eine erste Ausfiihrungsform des erfin-
dungsgemiBen Sensors;
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Fig. 2 eine Vertikalschnittdarstellung durch
gine zweite Ausflhrungsform des er-
findungsgeméfen Sensors;

eine Draufsichidarstellung auf die Aus-
fihrungsform gem#B Fig. 2 in sche-
matisierter Darstellung; und

eine Gehdusehdlfte einer dritten Aus-
flihrungsform des erfindungsgemaigen
Sensors.

Wie in Fig. 1 gezeigt ist, umfat der erfin-
dungsgemiBe Sensor, der in seiner Gesamtheit mit
dem Bezugszeichen 1 bezeichnet ist, im wesentli-
chen ein Gehduse mit zwei gegeneinander festleg-
baren Gehduseteilen 2, 3. Sowoh! das erste Ge-
hduseteil 2 wie auch das zweite GehZussteil 3 sind
im wesentlichen rotationssymmetrisch ausgebildet
und bestehen aus Edslstahl. Ein als Schwingquarz
ausgeflihrter, im wesentlichen kreisplattenférmiger
Resonator 4 liegt, wie nachfolgend ndher erldutert
wird, zwischen einer ersten und einer zweiten Sili-
kondichtung 5, 8, die ihrerseits in einer im wesentli-
chen zylindrischen Ausnehmung 7 angeordnet
sind, die im Berlihrungsbereich der beiden Gehdu-
seteile 2, 3 miteinander angeordnet ist. Die Trenn-
flichen 8, 9 des ersten Gehduseteiles 2 von dem
zweiten Gehduseteil 3 sind derart angeordnet, daB
sie sich bis zu der zylindrischen Ausnehmung 7
erstrecken.

In axialer Richtung obserhalb der zylindrischen
Ausnehmung 7 weist das erste Gehduseteil 2 eine
kreisfdrmige Offnung 10 oberhalb des Resonators
4 auf, die sich mit zunehmendem Abstand vom
Resonator 4 in Form eines Kegelstumpfes 11 er-
weitert, um in einen Hohlzylinder 12 {iberzugehen.

Die beiden Geh#useteile 1, 2 sind mittels
Schrauben 13, 14, die in Fig. 1 nur schematisch
dargestellt sind, gegeneinander befestigt. Die Axia-
lerstreckung der zylindrischen Ausnehmung 7 ist
geringfligig geringer als diejenige der beiden ober-
einander angeordneten Silikondichtungen 5, 6, so
daB die Gehdusetsile 2, 3 mittels der Schrauben
13, 14 einen einstellbaren Druck auf die Silikon-
dichtungen 5, 6 ausiiben.

Bei der in Fig. 1 gezeigten bevorzugten Aus-
flihrungsform, die im wesentlichen rotationssymme-
trisch ausgeflhrt ist, sind auch die beiden Silikon-
dichtungen 5, 6 im wesentlichen rotationssymme-
trisch ausgestaltet. Beide Silikondichtungen 5, 6
erstrecken sich in der Radialerstreckung des im
wesentlichen scheibenfdrmigen Resonators 4 Uber
dessen Randbereich hinaus und weisen Anlagefli-
chen 15, 16 radial auBerhalb des Resonators 4 auf,
an denen sie direkt oder indirekt gegeneinander
anliegen. Die untere, zweite Silikondichtung ist im
wesentlichen scheibenférmig ausgefiihrt und weist
eine zylindrische Dichtungsausnehmung 17 auf,
deren Durchmesser geringfligig geringer als derje-
nige des Resonators 4 ist. Die erste Silikondichtung

Fig. 3

Fig. 4
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5 hingegen ist im wesentlichen kreisringférmig aus-
gestaltet, wobei der Innendurchmesser des Kreis-
ringes geringfiigig geringer als der AuBendurch-
messer des Resonators 4 dimensioniert ist.

Ferner verflgt die erste Silikondichtung 5 auf
ihrer dem Resonator 4 zugewandten Seite eine
zylindrische Aussparung 18, deren Durchmesser
demjenigen des Resonators und deren Dicke derje-
nigen des Resonators 4 entspricht. Damit um-
schlieBen die beiden Silikondichtungen 5, 6 den
Resonator an seinem in radialer Richiung duBer-
sten Randbereich.

Unterhalb des Gehduses 2 ist eine Elekironik-
einheit 19 vorgesehen, die zum Treiben des Reso-
nators 4 sowie zum Messen seiner Resonanzire-
quenz dient. Die Struktur und Funktion einer derar-
tigen Elektronikeinheit 19 ist an sich im Stand der
Technik bekannt, so daB auf deren Erlauterung
verzichtet werden kann.

Die Elektronikeinheit 19 stehf mit dem Resona-
tor 4 Uber zwei Kontakidrihte 20, 21 in Verbin-
dung, von denen zumindest einer 21 mittels einer
Isolierungsdurchfiihrung 22 durch das zweite Ge-
hduseteil 3 gefilihrt ist. Beide Kontakidrdhte 20, 21
erstrecken sich im wesentlichen in der axialen
Richtung der Gesamtanordnung durch die zweite
Silikondichtung 8, die zu diesem Zwecke mit ent-
sprechenden Durchgéngen 22, 23 versehen ist. Im
Bereich der der Elekironikeinheit 19 abgewandten
Enden der Kontakidrdhte 20, 21 sind diese mit
leitfdhigen Klebstoffkdrpern 24, 25 verbunden, die
sich von diesen bis zu den Kontakibereichen des
Resonators 4 erstrecken. Die Klebstoffkdrper sind
aus einem zwischen die beiden Silikondichtungen
5, 6 eingebrachtien, leitfdhigen Klebstoff gebildet.

Zur Lagebestimmung der Drehlage des Reso-
nators 4 gegeniiber den beiden Dichtungen 5, 6 ist
die erste Dichtung 5 mit vier im 90°-Winkelabstand
zueinander versetzten Nocken 26, 27 versehen,

Wie bei der Ausflihrungsform gemé&B Fig. 2 zu
erkennen ist, kann eine Mehrzahl von Sensoren 1
zu einem Sensorfeld 28 zusammengesetzt werden.
Mittels eines solchen Sensorfeldes kGnnen bei-
spielsweise Messungen mehrerer Stoffe gleichzei-
tig vorgenommen werden oder die Verteilung eines
Stoffes Uber eine Fldche gemessen werden. In der
Draufsicht kann ein derartiges, aus den in Fig. 1
gezeigten Sensoren 1 bestehendes Sensorfeld 28
die in Fig. 3 skizzierte Gestalt haben.

Der in Fig. 1 gezeigte Sensor kann durch Er-
satz des dort gezeigten oberen ersten Geh&usetsi-
les 2 durch einen Gehdusedeckel 29 modifiziert
werden, wie dieser in Fig. 4 gezsigt ist. Der Gehdu-
sedeckel 29 verfligt Uber einen EinlaBkanal 30 so-
wie Uber sinen AuslaBkanal 31, so daB der Sensor
gemip Fig. 1 bei Verwendung des in Fig. 4 gezeig-
ten Geh&usedeckels 29 als topfartiger Sensor oder
als Durchflufzelle arbeiten kann.
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Der erfindungsgemé&Be Sensor ist zur Messung
der Konzentration von chemischen oder biochemi-
schen Substanzen sowie von Mikroorganismen ge-
eignet. Er kann Uberall dort eingesetzt werden, wo
die Konzentrationsmessung eines Stoffes oder der
Nachweis eines Stoffes in einer Fllssigkeit durch
Massenanlagerung an eine geeignet priparierte
Oberfldche eines Schwingquarzes durchflihrbar ist.

Patentanspriiche

1. Sensor zum Nachweisen eines Stoffes oder
zum Messen der Konzentration desselben in
einer Flussigkeit, mit

- einem Geh3use, das zwei gegeneinander
festlegbare Geh3useteile (2, 3) aufweist,

- einem Resonator (4), der an einer seiner
Seitenfldchen mit der Flissigkeit in Kon-
takt steht und auf eine Massenanlage-
rung des nachzuweisenden bzw. in sei-
ner Konzentration zu messenden Stoffes
durch Anderung seiner Resonzanzfre-
quenz anspricht, und

- einer zwischen dem Gehiuse und dem
Resonator (4) angeordneten Dichtungs-
einrichtung (5, 6),

dadurch gekennzeichnet, daf

- die Dichtungseinrichtung eine erste und
eine zweite, gegossene Silikondichtung
(5, 8) umfaft,
-- die sich in Richtung der Flichener-
streckung des Resonators (4) (ber die-
sen hinauserstrecken,
-- die Anlageflachen (15, 16) zur direkien
oder indirekten gegenseitigen Anlage
aufweisen, und
-- die ferner derart ausgebildet sind, daB
sie den Resonator (4) an dessen in Rich-
tung seiner Flichenerstreckung ZuBeren
Bereich umfassen.

2. Sensor nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, daB
- zumindest das mit der Filssigkeit in
Kontakt stehende Gehdusteil (2) aus
Edelstahl besteht.

3. Sensor nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge-
kennzeichnet, dal

- zwischen den Anlagefldchen (15, 16) der
Silikondichtungen (5, 6) zwei mit dem
Resonator (4) sowie mit zwei Anschiuf-
drdhten (20, 21) in elekirisch leitender
Verbindung stehende, elekirisch leitighi-
ge Klebstoffkérper (24, 25) angeordnet

sind.
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4. Sensor nach Anspruch 3, dadurch gekenn-
zeichnet, daB
- eine der beiden Silikondichtungen (5, 6)
zwei sich im wesentlichen senkrecht zu
den Anlagefldchen (15, 16) erstreckende 5
Durchgénge (22, 23) aufweist, durch die
sich die AnschiuBdrdhte (20, 21) zu den
leitfdhigen Klebstoffk&rpern (24, 25) er-
strecken.
10
5. Sensor nach einem der Anspriiche 1 bis 4,
dadurch gekennzeichnet, das
- das Gehduse (2, 3) im wesentlichen rota-
tionssymmetrisch ausgebildet ist,
- das erste, mit der Flussigkeit in Kontakt 15
stehende Geh3useteil (2) eine kreisformi-
ge Offnung (10) in Richtung zum Reso-
nator (4) hin aufweist, an die sich eine
kreisringfrmige Dichtfliche anschlieft,
die durch eine zylindrische Ausnehmung 20
(7) in diesem Geh&useteil (2) gebildet ist.

6. Sensor nach Anspruch 5, dadurch gekenn-
zeichnet, daB
- die kreisfSrmige Offnung (10) in dem er- 25
sten Gehduseteil (2) sich in Richfung
vom Resonator (4) weg im wesentlichen
kegelstumpffdrmig erweitert.

7. Sensor nach Anspruch 5 oder 6, dadurch ge- 30
kennzeichnet, daB
- zumindest eine der beiden Silikondich-
tungen (5, 6) mit wenigstens einem Nok-
ken (26, 27) zur Festlegung der Lage des
Resonators (4) gegeniber diesen (5, 6) 35
versehen ist.
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